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@ Polypropylenharz und Verfahren zur Herstellung desselben 

® Es wind ein Polypropylenharz bereitgestellt, das die folgen- 
den physikalischen Egenschaften hat: (1) eine FlieSfahigkeit 
(MFR) von 0,1 bis 1000 g/10 min, gemessen bei 230°C, unter 
einer Belastung von 2,16 kg; {2} bei 23°C eine Xylol-Loslich- 
keit (CXS) von 0,5 bis 5,0 Gew.-%; (3) eine endotherme 
Hauptspitzentemperatur (Tmp) von 153-1 63° C, wie sie an 
einer Schmelzkurve bestimmt wird, welche mit ein em 
Dffferential-Scanning-Kalori meter (DSC) gemessen wurde; 
(4) bei einer Temperatur von unter 80° C eine eiuierte Menge 
von 0,01 bis 3,0 Gew.-<to, gemessen mit einem Querfraktio- 
nierungs-Chromatograph (CFC); und (5) eine isotaktische 
Pentad-Fraktion (mmmrn) von 92,0 bis 98,0 Gew.-%, gemes- 
sen durch 13 C-NMR. 

Es wird auch ein Verfahren zur Herstellung des oben 
genannten Polypropylenharzes bereitgestellt, das den 
Schritt eines Polymerisierens von Propylen in Gegenwart 
eines Katalysators umfa&t, welcher die {Combination der 
folgenden Komponenten (A), (8) und (C) enthalt: 
Komponente (A): eine feste Katalysatorkomponente, die 
durch Inkontaktbringen einer Komponente (A1), welche eine 
feste Komponente ist, die Titan, Magnesium und ein Halo- 
gen als essentieile Komponenten enthalt, mit einer Kompo- 
nente (A2), welche eine Komponente aus einer Siliciumver- 
bindung ist, die durch die allgemeine Forme! 
RlR2 3^ Si (°R 3 ) m (in der R 1 eine verzweigtkettige aliphati- 
sche Kohlenwasserstoffgruppe Oder eine cyclische aliphati- 
sche Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 2 eine Kohlenwasser- 
stoffgruppe, die ... 



Die folgenden Angaben sind den vom Anmelder eingereichten Unterlagen entnommen 
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Beschreibung 

Die vorliegende Erfindung bezieht sich ganz allgemein auf ein Propyienharz. Die Erfindung bezieht sich 
insbesondere auf ein Propyienharz mit niedriger Kristallinitat, das spezifische physikalische Eigenschaften hat 
und hinsichtlich Transparenz, Fiejribilitat und Schlagzahigkeit hervorragend ist 

Kristalline Polypropylene wurden bisher industriell produziert und ira Hinblick auf ihre Charakteristika, wie 
z. B. hohe KristaUinitat und hohe Stereoregularitat, wurden sie auf verschiedenen Gebieten, wie z. B. in Kraft- 
fahrzeugen und Haushaltselektrogeraten, verwendet Dagegen wurden amorphe Polypropylene, d h. ataktische 
Polypropylene normalerweise als Nebenprodukte, fur die es keine Verwendung gibt, beseitigt AUerdings haben 
solche amorphen Polypropylene in den letzten Jahren auf einigen Gebieten Verwendung gefunden, z.B. in 
Klebstoffea AuBerdem haben Polypropylene mit niedriger Kristallinitat, die Zwischenprodukte zwischen den 
obigen kristallinen und amorphen Porypropyienen sind, z, B. Polypropylene, die eine niedrige endotherme 
Hauptspitzentemperatur (Tmp) und eine niedrige isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) haben, im Vergleich zu 
hochkristailinen Polypropyienen hervorragende Flexibilitat, Transparenz und Schlagzahigkeit Im Hinblick auf 
diese Charakteristika finden solche Propylene mit niedriger Kristallinitat Verwendungen, die sich von denen 
hochkristalliner Polypropylene unterscheiden. Das heifit, solche Polypropylene mit niedriger Kristallinitat wer- 
den zur Herstellung von Fiimen, Folien usw. verwendet und f anden Anwendung beim SpritzgieBen, Strangpres- 
sen usw. Herkdmmliche Polypropyienharze mit niedriger Kristallinitat enthalten ein Gemisch eines amorphen 
Polypropylenharzes oder eines Polypropylenharzes mit sehr niedriger Kristallinitat und eines relativ hochkri- 
stailinen Polypropylenharzes. Wenn solche Harze zu einem Film gef ormt werden, neigt die amorphe Polypropy- 
len-Komponente leicht dazu, aus dem Film auszubluten, wodurch die Oberflache des Films klebrig wird 
AuBerdem kann die hochkristalline Polypropylenharz-Komponente ein Formteil lief era, das iinzureichende 
Flexibilitat und Transparenz hat Es war somit schwierig; ein Polypropylenharz mit niedriger Kristallinitat zu 
erhalten, das ein ausreichendes Niveau an Flexibilitat und Transparenz hat und das ein nicht-klebriges Formteil 
lief era kann. . . 

Eine Aufgabe der vorliegenden Erfindung besteht daher darin, die oben genannten Probleme zu ehmimeren 
und ein Polypropylenharz mit niedriger KristaUinitat bereitzustellen, das eine erhohte Flexibilitat, Transparenz 
und Schlagzahigkeit hat, und das ein nicht-klebriges Formteil bereitsteilen kann. 

Von den Erhndern der vorliegenden Erfindung wurde nun festgestellt, daB die obige Aufgabe durch ein 
Porypropylenharz, das eine Kombination spezieller physikalischer Eigenschaften aufweist, geldst werden kann. 

Somit stellt die vorliegende Erfindung ein Polypropylenharz bereh, das die folgenden physikalischen Eigen- 
schaften hat: 

(1) eine Fliefifahigkeit (MFR) von 0,1 bis 1000 g/10 min, gemessen bei 230°C unter einer Belastung von 
2,16 kg; 

(2) bei 23° C eine Xylol-LSslichkeit (CXS) von 0^ bis 5,0 Gew.-% ; 

(3) one endotherme Hauptspitzentemperatur (Tmp) von 153— 163°C, wie sie an einer Schmelzkurve 
bestimmt wird, welche mit einem Diff erential-Scanning-Kalorimeter (DSC) gemessen wurde; 

(4) bei einer Temperatur von unter 80°C eine eluierte Menge von 0,01 bis 3,0 Gew.-%, gemessen mit einem 
Querfraktionierungs-Chromatograph(CFC); und 

(5) eine isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) von 92,0 bis 98,0 Gew.-%, gemessen durch l3 C-NMR. 

Die vorliegende Erfindung stellt auch ein Verfahren zur Herstellung des oben genannten Polypropylenharzes 
bereit, das den Schritt eines Polymerisierens von Propyien in Gegenwart eines Katalysators umfaSt, welcher die 
Kombination der folgenden Komponenten (AX (B) und (Q enthalt: 

Komponente (A): eine feste Katalysatorkonmonente, die durch Inkontaktbringen einer Komponente (Al), 
welche eine feste Komponente ist, die Titan, Magnesium und ein Halogen als essentielle Komponenten enthalt, 
mit einer Komponente (A2), welche eine Komponente aus einer Silichimverbindung ist, die durch die allgemeine 
Formel R^-mSKOR 3 ^ (in der R 1 eine verzweigtkettige aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe oder eine 
cyclische aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 2 eine Kohlenwasserstoffgruppe, die dieselbe wie R 1 oder 
von dieser verschieden ist, oder eine ein Heteroatom enthaltende Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 3 eine Kohlen- 
wasserstoffgruppe mit zwei oder mehr Kohlenstoff atomen ist, und 1 ^ m < 3) dargestellt wird; erhalten wird; 
Komponente (B): eine Komponente aus einer Organoaluminiumverbindung; 

Komponente (Q: eine Komponente aus einer Siliciumverbindung, die durch die allgemeine Formel 

R 4 4_oSi(OR s )ii (in der R 4 eine Kohlenwasserstoffgruppe ist, R 5 erne Kohlenwasserstoffgruppe mit 2 oder mehr 
KohIenstoffatomenist,und 1 ^ n £ 4) dargestellt wird 

Detaillierte Beschreibung der Erfindung 

Polypropylenharz 

Das Polypropylen der vorliegenden Erfindung wird durch die folgenden physikalischen Eigenschaften charak- 
terisiert 

Die FlieBfahigkeit MFR ist im Bereich von 0,1 bis 1000 g/10 min, vorzugsweise von 0,1 bis 100 g/10 mm, 
bevorzugter von 05 bis 50 g/10 min. 

Wenn die MFR unter dem obigen Bereich liegt, ist die Formbarkeit des Polypropylenharzes zu einer Foiie 
oder dergleichen schlecht, und wenn die FlieBfahigkeit MFR den obigen Bereich Gbersteigt, ist die Festigkeit 
eines Produktes, wiez.B. eine Folie, verschlechtert 
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Die Xylol-Ldslichkeit (GXS) bei 23°C liegt im Bereich von 0£ bis 5 Gew.-%, vorzugsweise von 1,0 bis 
4,0 Gew.-%. Wenn sic 5 Gew.-% flbersteigt, neigt die gebildete Folie leicht dazu, klebrig zu sein, und wenn sie 
weniger als 0,5 Gew.- % betrigt, ist die Formbarkeit zu einer Folie schlecht 

Die endotherme Hauptspitzentemperatur (Tmp) auf einer Schmelzkurve, die durch Verwendung eines Diffe- 
rential-Scanning-ICalorimeters (DSC) erhalten wird, liegt im Bereich zwischen 153— 163°G Wenn die Peak- 5 
Teniperatur hdner als 163° C ist, ist die Kristallinitit zu hoch, urn das angestrebte Polypropylen mit niedriger 
Kristallinitat zu erhalten, und wenn die Spitzenternperatur niedriger als 153°C ist, wird die Xylol-Ldslichkeit 
(CXS) zu groB. Die endotherme Hauptspitzentemperatur liegt vorzugsweise im Bereich von 157— 161°G 

Der Queifrakdonierungs-Chromatograph {CFQ ist zur Untersuchung der Kristaliinitatsverteilung eines 
Polymeren verwendbar. Unter Verwendung von o-Dichlorbenzol als Losungsmittel, ist die eluierte Menge bei to 
einer Temperatur unter 80° C im Bereich von 0,1 bis 3,0 Gew.-%, vorzugsweise von 0,1 bis 2$ Gew.-%. 

Das Eluat bei einer Temperatur unter 80° C entspricht dem sogenannten amorphen ataktischen Polypropylen, 
Wenn die eluierte Menge davon zu groB ist, wird die geformte Folie klebrig sein, 

Die isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm), gemessen durch l3 C-NMR, liegt im Bereich von 92,0 bis 98,0%, 
vorzugsweise von 92$ bis 97,0%, bevorzugter von 93,0 bis 96^5%. 15 

Wenn die Fraktion zu hoch ist, ist die Kristallinitat zu hoch, urn das angestrebte Polypropylenharz mit 
niedriger Kristallinitit zu erhalten, und wenn die Fraktion zu niedrig ist, ist es wiederum nicht mdglich, das 
angestrebte Polypropylenharz mit niedriger Kristallinitit zu erhalten, und zwar aufgrund des Vorliegens von 
ataktischem Polypropylen. Das Polypropylenharz mit niedriger Kristallinitit gemlB der vorliegenden Erfindung 
wird somit durch seine geringe bei einer Temperatur von unter 80° C im CFC eluierten Menge charakterisiert, 20 
obgleich es eine niedrigere Kristallinitit hat als herkdmmlich bekannte Propylenharze. 

Herstellung 

Es gibt keine besondere Beschrlnkung bei einern Yerfahren zur Herstellung des Polypropyienharzes mit 25 
niedriger Kristallinitat gemlB der vorliegenden Erfindung. Allerdings wird es vorzugsweise nach dem unten 
beschriebenen Verf ahren hergesteflt 

Somit wird das erfindungsgemaBe Polypropylenharz mit niedriger Kristallinitit vorzugsweise durch die 
Polymerisation von Propylen unter Verwendung eines Katalysators, der die Kombination der folgenden Kom- 
ponenten (A), (B) und (C) enthalt, hergestellt Wenn gewunscht, kann der Katalysator auch eine weitere Kompo- 30 
nente, d. k die vierte Komponente, zusltzlich zu den Komponenten (A), (B) und (C) enthaltea 

Komponente (A): eine feste Katalysatorkomponente, die durch Inkontaktbringen einer Komponente (Al), 
welche eine feste Komponente ist, die Titan, Magnesium und ein Halogen als essentielle Komponenten enthalt, 
mit einer Komponente (A2% welche eine Komponente aus einer Siliciumverbindung ist, die durch die allgemeine 
Formel RiR^-mSilOR 3 )!!! (in der R 1 eine verzweigtkettige aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe oder eine 35 
cyclische aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 2 eine Kohlenwasserstoffgruppe, die dieselbe wie R 1 ist 
oder von dieser verschieden ist, oder eine ein Heteroatom enthaltende Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 5 eine 
Kohlenwasserstoffgruppe mit 2 oder mehr Kohlenstoffatomen ist, und 1 < m < 3) dargestellt wird, erhalten 
wird; 

Komponente B: eine Komponente aus einer Organoaiuminhunverbindung; 40 
Komponente C: eine Komponente aus einer Siliciumverbindung, die durch die allgemeine Formel 
R^-nS^OR 5 ^ (in der R 4 eine KoWenwasseretoffgruppe, R 5 eine Kohlenwasserstoffgruppe mit 2 oder mehr 
Kohlenstoffatomen ist, und 1 £ n £ 4) dargestellt wird 

(1) Feste Katalysatorkomponente 45 

Die Komponente (A) des Katalysators der vorliegenden Erfindung ist ein Produkt, das durch Kontakt 
zwischen einer spezifischeu festen Komponente (Komponente (Al)) und einer spezifischen Siliciumverbindung 
(Komponente (A2)) erhalten wird Wenn gewunscht, kann die Komponente (A) der vorliegenden Erfindung 
zusltzlich zu den obigen drei essentiellen Komponenten auch andere Komponenten enthalten. 50 

Komponente (Al) 

Die feste Komponente der vorliegenden Erfindung ist eine feste Komponente fur die stereospezifische 
Polymerisation von Propylen, die Titan, Magnesium und Halogen als essentielle Komponenten enthllt Die feste 55 
Komponente kann, wenn gewunscht, aufier den drei essentiellen Elementen auch noch weitere Elemente 
enthalten. Die in der festen Komponente enthaltenen Elemente konnen in Form einer Verbindung vorliegea 
Ferner konnen die Elemente wechselseitig verbunden sein. 

Feste Komponenten, die Titan, Magnesium und Halogen enthalten, sind per se bekannt und werden zum 
Beispiel in den japanischen Patent-Offenlegungen Nr. 53-45688, 54-3894, 54-31092, 54-39483, 54-94591, 60 
54-118484, 54-131589, 55-75411, 55-90510, 55-90511, 55-127405, 55-147507, 55-155003, 56-18609, 56-70005, 
56-72001, 56-86905, 56-90807, 56-155206, 57-3803, 57-34103, 57-92007, 57-1 21003, 58-5309, 58-5310, 58-5311, 

58- 8706, 58-27732, 58-32604, 58-32605, 58-67703, 58-117206, 58-127708, 58-183708, 58-183709, 59-149905, 

59- 149906 und 63-1 08008 bekannt Von diesen bekannten festen Komponenten kann irgendeine in der vorliegen- 
den Erfindung eingesetzt werden. 65 

^ Magnesiumverbindungen, die als Magnesiumquelie dienen, konnen folgende umf assen: Magnesiumdihaloge- 
nid, Dialkoxymagnesium, Alkoxymagnesiumhalogenid, Magnesiumoxyhalogenid, Dialkyhnagnesium, Magne- 
siumoxid, Magnesiumhydroxid, Carbonsauresalze von Magnesium usw. Die Magnesiumverbindungen sind vor- 
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zugsweise seiche, die (lurch Mg(OR*)2-pXp (in der R 6 eine Kohlenwasserstoffgruppe ist, deren Kohlenstoffzahl 
vorzugsweise 1 bis 10 ist; X ein Halogen ist, und 0 ^ p £ 2) dargestellt wird, z. R Magnesiumdihaiogenid und 
Dialkoxymagneshim. 

Tttanverbindungen, die als Tttanqueile dienen, konnen solche Verbindungen sein, die durch die allgemeine 
5 Forme! Ti^OR^-qXq (worin R 7 eine Kohlenwasserstoffgruppe ist, deren Kohlenstoffzahl vorzugsweise 1 bis 10 
ist; X ein Halogen ist, und 0 < q < 4) dargestellt werden. Speziell konnen die Tttanverbindungen die folgenden 
umfassen: TiCU TiBr* TifC^HsJCb, TifOCiHs^. TXOCaHsfcCl, TifO-i-CsHjJO* TXO-n-Ctffe) Cb. Ti(0-n- 
CiHah&h r<OC 2 H5)Br3 > Tl^HsXO-n-QH^ Ti(0-n-C4H 9 )ia ^OCeHsJCU, TXO-i<^Hb)A Ti(0-n- 
CsHiiJQa, TifO-n-CsHnJCb, T<OC2H s )4, TifO-n-CsH?)* TifOn-C^K T^O-i-COi^ TifO-n-CeHuh Ti(0-n- 
io CeHi7)4undri(OCH2CH(C2H5)C4H9)4. 

AuBerdem kann audi eine Moiekularverbindung, die durch Reagierenlassen von TDC4 (in der X' Halogen ist) 
mit einem Elektronendonor, wie er spater beschrieben werden wird, erhalten wird, als TitanqueDe eingesetzt 
werden. Solche Molekularverbindungen kdnnen speziell folgende umfassen: TiCU • CH3COC2H5, 
TiCU • CH3CO2C2HS, TiCU • QH5NO2, TiCU-CHjCOa TiCU • CeHsCOCl, Ti(^ • QH5CO2C2H5, 

is T1CI4 • aaxiH&Tiau • C4H4O usw. 

Daruber hinaus kdnnen Tltanverbindungen, wie z. B. TiCU (das durch Reduzieren von TiCU mit Wasserstoff, 
mit Aluminiummetall oder mit einer organometallischen Verbindung) erhalten werden kann, TiBr* 
Ti(OC2Hs)a2, TiCI* Kcyclopentadienyltitandichlorid und Cyclopentadienyltitantrichlorid verwendet werden. 
Von diesen Tltanverbindungen werden TiCU, TiCO-n-Crffc)* und T<(X: 2 Hs)Cl3 bevorzugt 

20 Im allgemcinen wird Halogen aus den obigen Halogenverbindungen von Magnesium und/oder Titan zuge- 
fuhrt Alternativ kann es aus anderen Halogenquellen zugefuhrt werden, z. R aus wohlbekannten Halogenie- 
rungsagenzien, die Halogenverbindungen von Aluminium, beispielsweise AICI3, Halogenverbindungen von 
Silicium, beispielsweise SiCU, Halogenverbindungen von Phosphor, beispielsweise PCb und PCls, Halogenver- 
bindungen von Wolfram, beispielsweise WCfe und Halogenverbindungen von Molybdan, beispielsweise M0CI5 

25 umfassen. Das in der Katalysatorkomponente enthaltene Halogen kann aus der aus Fluor, Chlor, Brom, Iod und 
Gemischen der genannten bestehenden Gruppe ausgewahlt werden. In besonders bevorzugter Weise ist es 
Chlor. 

Die feste Komponente zur Verwendung in der vorliegenden Erfmdung kann zusStzlich zu den oben genann- 
ten essentiellen Komponenten weitere Komponenten enthalten, z. R Aluminiumkomponenten, wie AltOC^Hs)* 

30 Al(0-i-C 3 H 7 )3 und AKOCHaJzCl, und Borverbindungen, wie B(OCH3>3, B(OC 2 H s )j und BfOCeHsk Diese Kom- 
ponenten kdnnen in der festen Komponente als Aluminium- und Borkomponenten zuruckbleiben. 

Daruber hinaus kann bei der Herstellung der festen Komponente ein Elektronendonor als innerer Donor 
verwendet werden. Die Elektronendonoren (innere Donoren), die zur Herstellung der festen Komponente 
verwendet werden kdnnen, kdnnen folgende umfassen: Sauerstoff-enthaltende Elektronendonoren, z. B. Alko- 

35 hole, Phenole, Ketone, Aldehyde, Carbonsauren, Ester von organischen oder anorganischen Siuren, Ether, 
Slureamide und Saure anhydride; und Stickstoff-enthaltende Elektronendonoren, wie z. R Ammoniak, Amine, 
Nitrfle und Isocyanate. 

Die Elektronendonoren kdnnen speziell umfassen: (a) Alkohole, die 1 bis 18 Kohlenstoffe enthalten, z. B. 
Methanol, Ethanol, Propanol, Butanol, Pentanol, Hexanol, Octanol, Dodecanol, Octadecyialkohol, Benzyialkohol, 

40 Phenyiethyialkohol und Isopropylbenzylalkohol; (b) Phenole, die 6 bis 25 Kohlenstoff atome enthalten, und die 
Alkylgruppen enthalten konnen, z.R Phenol Kresol, Xyienol Ethylphenol Propylphenol, Isopropylphenol, 
Nonylphenol und Naphtholgruppen; (c) Ketone, die 3 bis 15 Kohlenstoffatome enthalten, z. R Aceton, Methyiet- 
hylketon, Memyhsobutyiketon, Acetoketon und Benzophenon; (d) Aldehyde, die 2 bis 15 Kohlenstoffatome 
enthalten, z. R Acetaldehyd, Propionaldehyd, Octylaldehyd, Benzaldehyd, Tolualdehyd und Naphthaldehyd; (e) 

45 Ester organischer Sauren, die 2 bis 20 Kohlenstoffatome enthalten: Monoester organischer Sauren, z. R Methyl- 
formiat, Methylacetat, Ethylacetat, Vinylacetat Propylacetat, Octylacetat, Cydohexyiacetat, Cellosolv-Acetat, 
Ettryipropionat, Ethylbutyrat, Ethylvalerat, Ethylstearat, Methylchloracetat, EthyidicMoracetat, Methylmetha- 
cryiat, Ethylcrotonat, Cydohexan-methylcarboxyiat, Ethylbenzoat, Propyibenzoat, Butyibenzoat, Octyibenzoat, 
Cyckmexyibenzoat, Phenylbenzoat, Benzylbenzoat, Cellosohr-benzoat, Methyltoluylat, Ethyltohiylat, Amylto- 

50 luyiat, Ethylethylbenzoat, Methyianisat, Ethylamsat, Ethylethoxybenzoat, y-Butyrolacton, a-Valerolacton, Cou- 
marin und Phthalid; und Ester organischer Polysauren, z. B. Diethylphthalat, Dibutylphthaiat, Diheptylphthalat, 
Diethylsuccinat, Dibutylmaleat, 1^-Qyclohexandiethylcarboxyiat, Ethylencarbonat, Norbornan-dienyl-l^-dime- 
thylcarboxylat, Cyclopropan-l^-dicarbonsaure-n-hexyl- und 1,1-Cyclobutan-diethylcarboxylat; (f) Ester anorga- 
nischer Sauren, die Kieselslureester umfassen (ausgenommen SQiciumverbindungen, die durch die oben genann- 

55 te allgemeinen Formel ^R^-mSKOR 5 ^ dargestellt werden^ z. B. EthylsiHcat, Butylsilicat und Phenyitriethox- 
ysilan; (g) Siurehalogenide, die 2 bis 15 Kohlenstoffatome enthalten, z. B. Acetylchlorid, Benzoylchlorid, Toluyl- 
saurechlorid, Anissaurechlorid, Phthaloylcblorid und Isophthaloylchlorid; (h) Ether, die 2 bis 20 Kohlenstoffato- 
me enthalten, z. R Methylether, Ethylether, Isopropylether, Burylether, Amylether, Tetrahydrofuran, Anisol und 
Diphenylether; (i) Amide, z. B. Saureamide, Benzoesaureamid und Toluylsaureamid; Q) Amine, z. B. Methylamin, 

60 Ethylamin, Diethylamin, Tributylamin, Piperictin, Tribenzylamin, Anilin, Pyridin, Picolin und Teti^ethyldiamin; 
(k) Nitriie, z. B. Acetonitru, Benzonitril und Phenylessigsaurenitril; (I) Alkoxyesterverbindungen, z. R 2-(Ethox- 
ymethyljethylbenzoat, 2-(t-Butoxymeth^)ethyIbenzoat l 3-Ethoxy-2-ethylphenylpropionat, 3-Ethylethoxypro- 
pionat, 3-Ethoxy-2-s-ethyibutylpropionat und 3-Ethoxy-2-t-ethylbutylpropionat; und (m) Ketonesterverbindun- 
gen, z.R 2-Ethylbenzo^benzoat, 2-(4'-Methylbenzoyl)ethylbenzoat und 2-Berizoyl-4>emyldimethylbenzoat 

65 Die Elektronendonoren sind vorzugsweise Esterverbindungen organischer Sauren und Saurehalogenidverbin- 
dungen, bevorzugter Phthalsaurediesterverbindungen, Cellosoivacetatesterverbindungen und Phthalsaurediha- 
Iogenide. 
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Komponente (A2) 

Die Siliciumverbindung zur Verwendung in der voriiegenden Erfindung wird durch eine allgemeine Fonnel 
R'R^-mS^OR 3 )* fu» der R l eine verzweigtkettige aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe oder eine cyclische 
aliphatische KoMenwasserstoff gruppe ist, R 2 eine Kohlenwasserstoffgruppe, die dieselbe wie R 1 oder von dieser s 
verschieden ist, oder eine ein Heteroatom enthaltende Kohlenwasserstoffgruppe ist, R s eine Kohlenwasserstoff- 
gruppe ist, die 2 oder mehr Kohlenstoffatome enthalt, und 1 < m < 3) dargestellt Die Siliciumverbindung kann 
ein Gemisch der Silidunwerbindungen sein, die dureh die obige allgemeine Formel dargestellt werden. Wenn R 1 
eine verzweigtkettige aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe ist, so ist die verzweigte Kette vorzugsweise von 
einem Kohlenstoffatom, das einem Siliciumatom benachbart ist, aus verzweigt Die verzweigte Kette ist vor- to 
zugsweise ein Alkyigruppe, eine Cycloalkylgruppe oder eine Arylgruppe (z. B. eine Phenylgruppe oder eine 
Methyl-substituierte Phenylgruppe). R l ist bevorzagt eine Gruppe, in der das Kohlenstoffatom einem Silicium- 
atom benachbart ist, dh, das Kohlenstoffatom in a-PosWon ist ein sekundires oder tertiares, spezieli ein 
tertians Kohlenstoffatom Wenn R 1 eine verzweigtkettige Kohlenwasserstoffgruppe ist, ist die Anzahl der 
Kohlenstoffatome im allgemeinen 3 bis 20, vorzugsweise 4 bis 10. Wenn R l eine cyclische Kohlenwasserstoff- is 
gruppe ist, betragt die Anzahl der Kohlenstoffatome im allgemeinen 4 bis 20, vorzugsweise 5 bis 10. R 2 ist eine 
Kohlenwasserstoffgruppe, die dieselbe ist wie R 1 oder von dieser verschieden ist, oder R 2 ist eine ein Hetero- 
atom enthaltende Kohlenwasserstoffgruppe. Die Anzahl der Kohlenstoffatome ist dabei im allgemeinen 1 bis 20, 
vorzugsweise 1 bis 10. R J ist eine Kohlenwasserstoffgruppe, die 2 oder mehr Kohlenstoffatome hat und ist 
voizugsweise eine aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe mit 2 bis 20, vorzugsweise 2 bis 10, bevorzugter 2 bis 4, 20 
Kohlenstoffatomen. 

Die Siliciumverbindungen zur Verwendung in der voriiegenden Erfindung konnen speziell folgende umfassen: 
(CH^CSifCHaXOCyrls)!, (CHjJjCSKCHjXO-n-QHr)* (CHs^CHsXO-i-CaHrH (C^i^j^iirQHsfc 
(CHbScsJcHjXO-K^fe^ ^aCSKCHaXO-t^H,^ (CHaJjCSKCHjJjCSKCHjXO-n-Qftsfe, 
(CH&CSiCCHjXO-n-QH^ (CH&CSKOTaXO-n-CioH*,)* (C^jCStfQHjXOQHs)* 25 

(CHj^CSKn-CjHrXOCzHs)!, (CHsfcCSKi-CaHrXOCjHs)* (CH&CSifr-C^XOQHsk 

(CH,)jCSi(i-C4H s XOC2Hs)2. (^CSiCs-C^feXOC^sK (CH 3 > J CSi(t-C4H 9 XOC2Hs) 2 , 

(CHjJjCSKn-CsHnXOGHs)!, (CHjfeCSKc-CsHtfOQHsk (CHjJjCS^n-QHuXOCjHsH 

(CHjfeC^C-CsHiiXOQHsk (CHsfcCSKC^XO-n-CjHto, (CHj^CSKQHsXO-tCsHr^CCHjJjCSifQHsXO-ii- 
C<h£ (CHs^CzIfeXO-i-QH;^, (CHsJiCS^HsXO-s-C^^ (CHj^OjHsXO-t-CiHjH, 30 
(CHjVjCSitCzHsXO-n-C^uh, (CM&CSi^HjXO-n-CsHa)* (CHj^KCzHsXO-a-CwHj,)!, 

(OTjjjraCi^j^MC^CS^ 

(CHj^CSifi-C^XO-s-fwHsK (CH 3 ) 3 CSi(i-C3H7XO-t-C 4 H 9 )2, (CHjbCSifi-CjHjXO-n-CsHwJz, 

{CH&CSKi-CsttXO-n-CsH^MCH^ 

C^XOQHsJj, (CHj^O-n-COfeXOCjHs^ (CTj^CM-C^XOQH*)* (CHjJjCSKO-s^XOC^ ss 
(CH,^CSi(0-t^H 9 XOC 2 H5)2, (CHjJsCSitO-n-QHnXOCjHsJz. (CHsbCSi^O-c-CsHtfCX^k (CHjfcCSitO-n- 
C6H,3XOC 2 H5)2, (CHj^CNj-CeHuXOCaHs^ (K^HrfeSCOCiHfe fi^^pQHs)* 
(s-C^jJaSKOCiHs^ (neo^sHu^OCjHsJi, (c-QH^apQHs)* (c-C s H 9 ) 2 Si(0-n-C 1 H7) 2 . (c-QHW^O-n- 
Ctfsh, (c^H^O-n-CsHuk (oCsH^O-n-CiHnfe (c^H^OQH,)* (^'O^O"^"^ 
(c-CsHit^O-n-C*^)* (c-CsHu^O-n-CsH,,)* (c-CeHu^O-n-CsHu)* (c-CeHaJSi^CHjXOQHs), 40 
(c-C 6 H u )Si(CHjXO-i^C3H7) 2 , (c^QHjjJSKCHsXO-n-C^j)!, (c-QHnJSitCHjXC^n-^uk 

(c-CeHnjSifCHsXO-n-CsHt?)!. (c-CsHtiJS^HsXOCiHs^ (c-QHuJS^n-CUHgXOQHs)* 

c-QHn^CsH&OCjHsK (CjHs^CHjXOQHjK (CiHsJsCSKCHjXO-n-QH,^ (^HjfeCSipJXO-i- 
C3H7J2, (QH^CsAxO-n-C^^ (CjHs^CHjXO-i-C^^ (CjHs^CHjXO-t-C^H^ 
(QHsJjCSKCHjXO-n-CeHut (C 2 H s )CSi(CH,XO-n-C8H,7) 2 , (^Hs^CHjXO-n^CtoHa,^ 45 

(CHs^CS^HjMOC^H,^ (C 2 H J ) J Csi(i^3H7XOC 2 Hs) 2 , (C^HjWSiOi-QHsXOCiHsH 

QHsScsJi-C^StOQIlS, (QH&CSifc-C^XOQHsh. {W^^WtOC^IA. 

foHsfcsKn-QHuXOCjHife (CjHs^^HsXOC^ (C 2 H s )3CSi(n-C 6 H l 3XOC 2 H 5 ^, 

(QHs^c^HtiXOCiHsH HC^haOfa^CHjXOCjHsH HpI^CIi&C^HtfOC^k 
kcHj^CHjJiCSiin^XOQHsH HXCHj^CHj^iO-O^rXOCiHs^ so 

H^CHj^CHjMn^HsXOCzHs),, Ht^^CHj^CHj^O-n^)., HCCHj^CHj^CHjXO-i- 
C3H7k HCCHsfcCXCHjJzCSKCHjXO-i-C^)* ^CHj^CHj^iCCHjXO-n-CHHsK 

H(CH 3 ) 2 C(CH,) 2 CSi(C 2 H 5 X0-n-O J H7) 2 , (CHjM^Hs^CHjXO^Hs)* (CH 3 ) 2 (C 2 H 5 )CSi(CH3XO-n<;3H7) 2 . 
(CHsMCjHsJCSitCHjXO-n-C^^ (CHjW^HsJCSKCzHsXO-n-C^sJj, (CHafeCSi^Hsfe, (CHj),CSi(0-n- 
C3H 7 ^ (a^HCS5(0-i-C3H7)3, (CHj),CSi(0-n-C4H 9 H (CHsfeCSKO-i-QH,),, (Cft^O-t-QH-,)* 55 
(CHs^CSKO-n-CsH,^ (CH3>3CSi(0-n-CsH,7)j, (CHj^KO-n-CoIfaH (CHj) 2 (C 2 H5)CSi(OCjH5)3. 
(C^U^yCS^oJc^ji (CHjWCiHsJCSiCO-i^H (CHjMCjHsKSKO-n-QIfe),. (OfcWQHsJCS^O-i- 
C4H 9 £ (OTjMQH^O-t-QHsK (CHjWCjHsJCSiCO-n-QH,^ (CHsMQHs^O-n-QH^ 
(CH3KC 2 Hs)CSi(0-n-C,oH 2 ,)3, (CHjXCzHsfcCSifOCzHsk (CHsXQHs^O-n-CjIfck (CHaXQH&CSifO-i- 
C 3 H 7 )3. (CHsXQHsfcCSiCO-n-C^^ (CHjX^^KO-i-QHsJj, (CHjXQHs^O-t-QHsk 60 
(CHsXCaHs^KO-n-CsHtsJs, (CHsXCjHs^O-n-CgHuK (CHsX^Hs^ifO-n-QoHa)* 

r^CH^qCHjM^OCjHsH HfCH&qCHj^O-n-QHrk H(CH 3 ) 2 C(CH3) 2 CSi(0-i-C3H7)3, 
H^HjJzqCHjhCSKO-n-C^^j, HXCHa^CHj^O-i-C^H^ HtCHs^CHjJjCS^O-t-C^k 
H^^CHs^CSKO-n-CeHuH HXCHj^CHjjqCHs^O-n-CsHirJs, HCCHjJjaCHj^iCO-n-C,^,)* 
((^jCSifCHjXOQHsXO-n^^ 65 
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Si(OC 2 Hs) 3 , 



Si(CH 3 ) (OC 2 H 5 )2/ 



Si(OC 2 Ha) 3 , 



Si(0C 2 H5) 3 , 



jC^ ZZ^ ' Si{OC 2 H 5 ) 3 r 

— " si(CH3) (0C2Hs)2 ' 

/^Z ^" ■ Si(CH 3 ) (0-n-C 3 H T ) 2 / 

/-"^ ^ • Si(CH 3 ) (0-n-C«H<,) 2 , 



Si(CH 3 ) (OC 2 H 5 ) (0-n-C 4 H 9 ) 2 , 



Si(OC 2 Hs) 3 / 



Wie oben festgesteilt wurde, kann die Komponente (A) der voriiegenden Erfindung, wenn notwendig, zusitz- 
lich zu den oben genannten essentieilen Komponenten wahlfreie Komponenten enthalten. Die folgenden Ver- 
bindungcn werden in geeigneter Weise als derartige wahlfreie Komponenten eingesetzt 

(A) Vinylsilanverbindungen 

Vinyisilanverbindungen zur Verwendung in der voriiegenden Erfindung kdnnen eine Stmktur haben, in der 
eine Vinylgruppe (CH 2 =*CH— ) mindestens ein Wasserstoffatom in Monosilan (S1H4) ersetzt und in der ein 
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Halogen (vorzugsweise CI), eine Alkylgnippe (vorzugsweise eine Kohlenwasseretoffgruppe mit 1 bis 12 Kohlen- 
stoffaWen),eine Aryigruppe (vorzugsweise Phenyl* eine Alkoxygruppe (vorzugsweise erne Alkoxygmppe mit 
lbisl2Kobleiistoffatomen)oderdergIeicheneW^^ 

rH,=CH— StfCH*WC?Hsl CH 2 ™CH-Si(CH$) (C^Hsk CH 2 =CH-Si(n-C4H9), CHb-CH-SilQHs)^ 

^Si^O-S&MCH-CH^, (Ofc-CH^iH* (CHs-CHfcSiCi* (CH^CH^CHa)* und 
(CH^CH^CeHs)* 

(B) Organometallische Verbindungen 

Es konnen auch organometallische Verbindungea von Metallen, die zu den Gruppen I bis HI ides Pei^ensy- 
stems gehdren, verwendet werden. Die organometalliscben Verbindungen zur Verwendung in der vorliegenden 
Erfindung haben mindestens eine Bindung organische Gruppe-MetalL Derartige organischen Gruppen sand 
typischerweise Kohlenwasserstoffgruppen, in denen die Anzahl der Kohienstoffatome im allgemeinen 1 bis 20, 
vorzugsweise 1 bis 6 ist Mindestens eine Valenz des MetaUs der organometallischen Verbindung ist mit einer 
organischen Gruppe befriedigt, wie das oben festgestellt ist, und die verbleibende Valenz (Valenzen) desselben 
(wenn es weiche gibt) kdnnen mit einem Wasserstoffatom, einem Halogenatom, einer Hydrocarbylo^gruppe 
(die Zahl der Kohienstoffatome kann im allgemeinen 1 bis 20, vorzugsweise 1 bis 6, sein), oder mit einem 
weiteren Metall in derselben organometallischen Verbindung via Sauerstoffatom (z. R -O- Al(CH3j- im Fall 
von Methylalumoxan) oder dergleichen befriedigt sein. .... * , 

Derartige organometallisdie Verbindungen kdnnen insbesondere folgende umfassen: (a) Organohthiumver- 
bindungen, z.B. Methyfflthium, n-Butyffithium und t-Butyffithium; (b) Organomagnesiumverbinduiigen, z.R 
Butylethylmagnesiura, Dibutyimagnesium, Hexylethylmagnesium, Butyimagnesiumchlond und t-Butylmagnesi- 
umbromid; (c) Organozinkverbindungen, wie Diethylzinkund Dibutylzink; und(d) Organoaluminiumwrbmdun- 
gen, wie z. B. Trimethylaluminium, Triethylaluminium, TriisobutyMuminium, Tri-n-hexylalummii^Diethylalu. 
miniumchlorid, Diethyialuminiumhalogenid, Diethylaiuminiumethoxid, Ethyialuminiumsesquichlond, Ethylalu- 
miniumdichlorid und Methylalumoxaa Organoaluminiumverbindungen sind besonders bevorzugt 

Jede der oben genannten optionalen Komponenten (A) und (B) kann einzeln oder als Genusch auszwei oder 
mehreren verwendet werden. Die Verwendung der optionalen Komponenten kann die Effekte der vorliegenden 
Erfindung vers tarken. 

HersteUung von Komponente (A) 

Die Komponente (A) kann durch ein schrittweises oder gleichzeWges Inkontaktbringen der oben beschriebe- 
nen essentiellen und optionalen Komponenten und Waschen des resultierenden Produktes mit emem organi- 
schen Ldsungsmittel z. B. einem Kohlenwasserstofflosimgsmittd oder einem halogenierten Kohlenwasserstoff- 
losungsmittel in einem Zwischenschritt oder in einem Endschritt hergestellt werden. # 

So kann die Komponente (A) in einem Zweistuf enverfahren hergestellt werden, wobei die teste Komponente 
(Al die Titan, Magnesium und ein Halogen als essentieOe Komponenten enthalt, zuerst hergestellt wird, und das 
feste Produkt mit der SUiciumverbindung (A2) in Kontakt gebracht wird; oder sie kann nach einem Einstuf enver- 
fahren hergestellt werden, wobei die Sffidumverbindung (A2) in dem Verfahren der HersteUung der festen 
Komponente (Al) vorhanden sein gelassen wird, urn so die Komponente (A) direkt herzustelleiL Von diesen 
Verfahren ist das zuerst genannte Verfahren bevorzugt 

Die Bedingungen zur Durchftihrung des Kontaktes zwischen den Komponenten zur Budung der Komponente 
(A) sind nicht besonders beschrinkt, solange die angestrebten Wirkungen der vorliegenden Erfindung erreicht 
werden. Im allgemeinen werden allerdings die folgenden Bedingungen angewendet Die Kontakttemperatur 
Uegt vorzugsweise im Bereich von etwa zwischen -50 bis etwa 200°Q vorzugsweise zwischen 0 und 100°G Der 
Kontakt kann unter Anwendung mechanischer Mittd, wie z. R einer Rotauonskugelmuhle, einer Vibrations- 
mOhle, einer Strahlmuhle oder einer RuhrmQhle durchgefOhrt werden, oder nach einem Verfahren erfolgen, das 
ein VerdQnnen der Komponenten mit einem inerten Verdunnungsmittel und Rtthren des Systems umfaBt Das 
inerte Verdunnungsmittel kann ein aliphatischer oder aromatiscfaer Kohlenwasserstoff oder ein Halogenkohlen- 
wasserstoff oder ein Porysiloxan seiiu . . 

Obgleich die Mengen der jeweiligen Komponenten zur Bildung der Komponente (A) mcht m besonoerer 
Weise limitiert sind, solange die beabsiehtigten Effekte der vorliegenden Erfindung errielt werden, konnen die 
folgenden Mengen im allgemeinen angewendet werden. Das Molverhaltnis der Titanverbindung zu der Magne- 
siumverbindung kann im Bereich zwischen 0,0001 bis 1000, vorzugsweise zwischen 0,01 und 10, Iiegen. Wenn euie 
Halogenverbindung als Halogenquelle verwendet wird, kann das Molverhaltnis der Halogenverbindung zu der 
Magnesiumverbindung im Bereich zwischen 0,01 und 1000, vorzugsweise zwischen 0,1 und 100, Iiegen, und zwar 
ungeachtet der Tatsache, ob die Titanverbindung und/oder die Magnesiumverbmdung em Halogen enthait 
(enthalten) oder nicht Die SUiciumverbindung, Komponente (A2), kann in einer solchen Menge verwendet 
werden, daB das Molverhaltnis von Silicium zu Titan in der resultierenden Komponente (A) im Bereich zwischen 
0,01 bis 1000, vorzugsweise 0,1 und 100, sein wird # 

Wenn die Vmylsilanverbindung verwendet wird, kann sie in einer derarngen Menge verwendet werden, daB 
das Molverhaltnis Vinylsilanverbindung zu der Titankomponente in der resultierenden Komponente (A) im 
Bereich zwischen 0,001 bis 1000, vorzugsweise zwischen 0,01 und 100, liegt Wenn die Aluminium- und Borver- 
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bindungen verwendet werden, kdnnen die Molverhaltnisse dieser Verbindungen zu der Magnesiumverbindung 
im Bereich zwischen 0,001 und 100, vorzugsweise zwischen 0,01 und 1, liegen. Wenn der Elektronendonor 
verwendet wird, kann das Molverhaltnis Elektronendonor zu der Magnesiumverbindung ira Bereich zwischen 
0,001 und 10, vorzugsweise zwischen 0,01 und 5, liegen. 

Die Komponente (A) kann hergesteilt werden, indem die Komponenten (Al) und (A2), wenn notwendig, unter 
Verwendung weherer Komponenten, wie z. B. einem Elektronendonor, zum Beispiel nach einem der folgenden 
Verfahren miteinander in Kontakt gebracht werden: 

(a) ein Verfahren, bei detn ein Magnesiumhalogenid mit einem Elektronendonor, einer Titan-enthaltenden 
Verbindung, einer Silidumverbindung und einem Sulfonat in Kontakt gebracht wird; 

(b) ein Verfahren, bei dem Aluminiumoxid oder Magnesiumoxid mit einer Phosphorhalogenidverbindung 
behandelt wird, und das behandelte Aluminiumoxid oder Magnesiumoxid mit einem Magnesiumhalogenid, 
einem Elektronendonor, einer Silidumverbindung, einer Titanhalogenidverbindung und einem Sulfonat in 
Kontakt gebracht wird; 

(c) ein Verfahren, bei dem ein Magnesiumhalogenid mit Titantetraalkoxid und einer speziellen polymeren 
Silidumverbindung in Kontakt gebracht werden, die resultierende feste Komponente mit einem Titanhalo- 
genid und/oder einem SiUriurnhalogenid in Kontakt gebracht werden, das resultierende Reaktionsprodukt 
mit einem inerten organischen Losungsmittel in Kontakt gebracht wird, und dann das Reaktionsprodukt mit 
einer Siliciumverbindung und einer Sulfonatverbindung, entweder gleichzeitig oder schrittweise, in Kontakt 
gebracht werden. Als polymere Silidumverbindung werden solche bevorzugt, die durch die Formel 
— (— SiHfR 8 )— 0-)r— dargestellt werden (worm R 8 eine Kohlenwasserstoffgruppe mit 1 bis 10 Kohlen- 
stoff atomen ist, r einen solchen Polymerisationsgrad bezeichnet, daB die Viskositat der polymeren Silidum- 
verbindung im Bereich zwischen 1 und 100 Centistoke liegt Spezifische bevorzugte Beispiete fur die 
polymere Silidumverbindung umf assen Methylhydropolysiloxan, Ethyihydropolysiloxan, Phenyihydropoly- 
siloxan, Cydohexyihydropolysiloxan, 1,3,5,7-Tetrmethykydotetrasiloxan und 13A7|9-Pentamethylcydo- 
pentasUoxan; 

(d) ein Verfahren, bei dem eine Magnesiumverbindung in Titantetraalkoxid und/oder einem Elektronendo- 
nor aufgelost wird, eine feste Komponente mit einem Halogenierungsmittel oder einer Titanhalogenidver- 
bindung abgeschieden wird, und die feste Komponente dann entweder gleichzeitig oder schrittweise mit 
einer Silidumverbindung, einer Titanverbindung und einer Sulfonatverbindung in Kontakt gebracht wird; 

(e) ein Verfahren, bei dem eine Organomagnesiumverbindung, Z.B. ein Grignard-Reagenz mit einem 
Halogenierungsmittel, einem Reduktionsmittel oder dergleichen in Kontakt gebracht wird, das resultieren- 
de Produkt mit einem Elektronendonor, wenn notwendig, in Kontakt gebracht wird, und das dann resultie- 
rende Produkt entweder gleichzeitig oder schrittweise mit einer Silidumverbindung, einer Titanverbindung 
und einer Sulfonatverbindung in Kontakt gebracht wird; und 

(f) ein Verfahren, bei dem eine Alkoxymagnesiumverbindung entweder gleichzdtig oder schrittweise mit 
einem Halogenierungsmittel und/oder einer Titanverbindung, einer Silidumverbindung und einer Sulfonat- 
verbindung in Gegenwart oder Abwesenhdt eines Elektronendonors in Kontakt gebracht wird, oder indem 
diese separat miteinander in Kontakt gebracht werden. 

Unter den oben angefOhrten Verfahren sind die Verfahren (a> (c), (d) und (f) bevorzugt Die Komponente (A) 
kann mit einem inerten organischen LSsungsmittel, z. B. einem aliphatischen oder aromatischen Kohlenwasser- 
stofflosungsmittel (z. B. Hexan, Heptan, Toluol oder Cydohexan) oder einem halogenierten Kohlenwasserstoff- 
ldsungsmittel (z.B. n-Butylchlorid, 1,2-Dichlorethan, Tetrachlorkohlenstoff oder Chlorbenzol) in einem Zwi- 
schenschritt oder einem abschlieBenden Schritt seiner Herstellung gewaschen werden. 

Die Komponente (A) zur Verwendung in der vorliegenden Erfindung kann auch eine sein, die ein Vorpolyme- 
risationsverf ahren, das ein Poiymerisieren einer eine Vinylgruppe enthaltenden Verbindung, z. B. ein Olefin, eine 
Dienverbindung oder Styrol, in Gegenwart der oben hergestellten Komponente (A) durchgemacht hat Die 
Olefine, die fur die Vorpolymerisation zu verwenden sind, haben 2 bis 20 Kohlenstoffatome und Beispiele daffir 
sind: Ethylen, Propylen, 1-Buten, 3-Meth5dbuten-l,l-penten, 1-Hexen, 4-Methylpenten-l,l-Octen, 1-Decen, 
1-Undecen und 1-Eicosen. Spezifische Beispide fur die Dienverbindungen konnen 13-Butadien, Isopren, 1,4-He- 
xadien, 1,5-Hexadien, 13-Pentadien, 1,4-Pentadien, 2,4-Pentadien, 2^-Octadien, cis-2,trans^Hexadien,trans- 
2,trans-4-Hexadien, 13-Heptadien, 1,4-Heptadien, 1^-Heptadien, 1,6-Heptadien, 2,4-Heptadien, Dicyclopenta- 
dien, 13-Cyclohexadien, 1,4-Cydohexadien, Cyclopentadien, W-C^cloheptadien, 4-Methyl-l,4-hexadien, 5-Me- 
thyl-l,4-hexadien, 13-Decadien, 1,13-Tetradecadien, p-Divinylbenzol m-Divinyibenzol, o-Divinylbenzol und Di- 
cyclopentadien umf assen. Die Styrole kdnnen Styrot a-Methylstyrol, Allylbenzol und Chlorstyrol umf assen. 

Die Reaktionsbedingungen in dem oben genannten Vorpolymerisationsverfahren sind nicht in besonderer 
Weise eingeschrinkt, solange die beabsichtigten Effekte der vorliegenden Erfindung erreicht werden; allerdings 
kdnnen die folgenden Bedingungen im allgemeinen angewendet werden. Die Menge der vorpolymerisierten, 
eine Vinylgruppe enthaltenden Verbindung kann im Bereich zwischen 0,01 bis 100 g, vorzugsweise zwischen 0,1 
bis 50 g, bevorzugter zwischen 0J5 und 10 g, pro 1 g der festen Kataiysatorkomponente, liegen. Die Reaktions- 
temperatur kann bei der Vorpolymerisation im Bereich zwischen - 150 bis 150° C, vorzugsweise zwischen 0 und 
100°Q liegen. Die Reaktionstemperatur der Vorpolymerisation ist vorzugsweise niedriger als die der "Hauptpo- 
lymerisation" von Propylen. Im allgemeinen wird die Reaktion vorzugsweise unter Rtthren ausgefuhrt In diesem 
Fall kann ein inertes Losungsmittel, z. B. n-Hexan oder n-Heptan, verwendet werden. 
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(2) Komponente aus einer Organoalurainiuraverbindung 

Die Organoalumimumverbindung (Komponente (B)X die in der vorliegenden Erfindung verwendbar ist kann 
eine sein, die dutch die allgemeine Formel R 9 3_|AJX$ oder R 10 3_tAl(OR n )t (in der R 9 und R 10 jeweils eine 
Kohlenwasserstoffgruppe mit 1 bis 20 Kohlenstoffatomen oder Wasserstoff darstellen, R u eine Kohlenwasser- 5 
stoffgruppe ist, X ein Halogen ist, und s und t0<s<3,0<t<3 sind) dargestellt wird. Spezifische Beispiele 
umfassen (a) Trialkytaluminium, z. B. Trimethyi aluminium, Triethylalununium, Trusobutylaluminium, Trihexyla- 
luminium, Trioctylalurainium und Tridecylaluminium; (b) Alkytalununhimhalogenide, z. B. Diethylalumuu'ummo- 
nochlorid, Diisobutyialuminiummonochlorid, Ethylalununiumsesquichlorid und Ethyialuminiumdichlorid; (c) Al- 
kylaluminiumhydride, z. B. Diethylaluminiumhydrid und Diisobul^aluminiumhydrid; und (d) Alkyialuminiumalk- 10 
oxide, z. B. Diethylaluminiumethoxid und Diethylahuniniumphenoxid. 

Diese Organoalumiriumverbindungen (a) bis (d) konnen in Kombination eingesetzt werdea Beispielsweise 
kann die Kombination aus Triethylaluminium und Diethylaluminiumethoxid, die Kombination aus Diethyialumi- 
niummonochlorid und Diethylaluminiumethoxid, die Kombination aus Ethyialuminiumdichlorid und Ethylalumi- 
niumdiethoxid, die Kombination aus Triethylaluminium, Diethylaluminiumethoxid und Diemyialuminiummono- is 
chlorid, usw. verwendet werden. 

Zusatzlich konnen die organischen Alummiumverbindungen (a) bis (d) mit Alumoxanen, z. B. Methylalumo- 
xan, Ethylalumoxan und Isobutylalumoxan, kombiniert werden. 

(3) Komponente aus Sifidumverbindung 20 

Die Siliciumverbmdung (Komponente (C)), die in der vorGegenden Erfindung zu verwenden ist wird durch die 
allgemeine Formel R 4 4- n Si(OR^n (in der R 4 eine Kohlenwasserstoffgruppe 1st, R s eine KoMenwasserstoffgrup- 
pe mit 2 oder mehr Kohlenstoffatomen ist und 1 :£ n < 4) dargestellt Die Anzahl der Kohlenstoffatome in R 4 
liegt im allgemeinen im Bereich von 1 bis 30, vorzugsweise von 1 bis 20; und die Anzahl der Kohlenstoffatome in 2s 
R'liegt imallgemeinenimBereich von 2 bis 20, vorzugsweise von 2 bis 10. 

Spezifische Beispiele fur solche Suichimverbindungen umfassen: 
SKOQHsK SKO-n-C 3 H 7 )4, Si(0-i-C 3 H 7 )4, Si(0-n-C4H9 )* S^O-i-C^)* S^O-s-C^K SifO-t-C^H,)* Si(0-n- 
CsH^K CHsSKOCjHs)* C 2 HsSi(OC2H5)3, Oi2=CH-Si(OC2H5)j, n-CsH/SiflX^Hs)!, i-C 3 H 7 Si(OC2H s )j 
n-C^SitOCzHsH n-CsHuSifO^HsJs, CsHsSifCHiHs)* (CHj^OCzHsfc (QHs^OCjHsJz, 30 
(CH 2 =CH)2Si(OC2H 5 )2, (n-C3H 7 )2Si(OC2H5)2, (i-CsH^KOQHs)* (CsHsJ^OQHs)* (CHs^O-n-CaH^z, 
(CH3>jSi(0-i-CiH 7 )2, (CH&Skp-n-QH,)* (CH^ifO-i-C^Hsk (CHs^SifO-s^^HsJj, (CH&S(P*CtI%fe 
(CH&Si^HsMCH^O-n-CjHMC^ 

C4H 9 X (CHj^O-t-CiHsX (CiHs^OCsHsX (n-CsHsfcSifOCyi,), (i-CjHs^OCAX (CsHsJaSKOCtfU 
(CH 3 )3CSi(CH 3 XOC 2 H s )2, (CHsJsCS^CftXO-n-CsH^ (OW^CHsXO-i-CjH,)* (OfcJaCSifCHjXO-n- 35 
C4H 9 >2, (CFfcJsCSKCHjXO-i-CJIsH (CH^CSitCHsXO-t-COJjJj, (CH 3 ) 2 CSi(CH 3 XO-n-C6H, 3 )2, 
(CHaJsCSKCHjXO-n-CsHi^ (CHjfcCSKCHjXO-n-Cutofc (CHjJjCSi^HsXCK^Hsk 

(CHshCSKn-CsIfrXCXiHs)* (CH 3 ) 3 CSi(i-C 3 H 7 XOC2H5)2, (CHsfeCSKn-^XOCzHs)* 

(CH&CSifl-C^sXCKiHsk (CH 3 )jCSi(s-C4H9XOC2H5)2, (CHsfcCSXt-CtflsXOCzHs)* 

(CH 3 > 3 CSi(n.C5H 1 iXOC2H5)2, (OI&CSi^HsXOCjHs)* (CHjJsCSKn-CsHuXOCzHs^ 40 

(CHsjjCSifc^jtXOCiHsfe (CHjisCSKCjHsXO-n-CjHjH, (CHs^CS^HsXO-i-CsH^ (CHsJsCSifCjHsXO-n- 
CtHfo (CH3>3CSi(C2H 3 XO-i-C4H9)2, (CMskCSKQHsXO-s-CVrfeh, (CHshCS^CjHsXO-t-C^^ 
(CHjJjCS^HsXO-n-CsHts)* (CH&CSi^HsXC-n-CgH,^ (CHsJsCSKCjHsXO-n-CioHn)* 

(CH^CSifi-CsH^O-n-CaH^ (CH&CSifl-C^XO-i-CsIfc)* (CH&CSifl-CsHtfO-ii-C^Hs)* 

{CHsJsCS^CsH^O-i-CiHsfe (CHsJjCS^i-CjHjXO-s-QJfeK (CH&CSiO-CaHrXO-t-CUHgk 45 

(CHshCS^i-CsH^O-n-CsH,^ (CHsXtCS^-CsH^O-d^^H,^ (CHsJaCSiO-CjHWO-n-C.oHj.k 
(CH 3 )3CSi(0-n-C 3 H 7 XOC2H5)2, (CH^CSKO-HiHtfOCbHs)!, (CHsJ^ifO-n-CtffeXOCiHs)!, (CHsfcCS^O-i- 
C4H9XOC 2 Hs), (0H 3 ) 3 CSi(O-s-C4H9XOC2HsX (CHaJsCS^O-t-C+HsXOQHsk (CH^CSKO-n-CjHuXCKiHsfc 
(CHjkCSnP-c-CsIfe) (OCiHsh (C 3 )jCSi(0-n-CsH, 3 )2, (CHj^CSi^-QHuXCK^Hsk (i-CjH^C^Hs)* 
Ci-C4H 9 )2SKOC2Hs)2, (s-C^sJzSKCXiHs^ (neo-CjHu^C^Hs)* (c-Csft^CH^Hs)* (c-CsHs^O-n- so 
C 3 H 7 )2, (c-CsHs^O-n-C^H,)* (c-CsHyfrSaP-n-CsH,,)* (c-CsH^O-n-CeHnk (c-CsHu^^Hsfe 
(c-C6H„)2Si(0-n-C 3 H 7 )2. (o-C&n^Hp-n-CXhh (c^Hu^O-n-CjH,,^ (c-CsHn^O-n-CgH,^ 
(c-CsHuJSitCHsXOCjHs)!, (c-CsHiOSifCH^O-n-CsH,)* (-cC«H,,)Si(CH 3 X0-n-C4H9)2, (c-CsHn^CHjXO-n- 
CsH,,^ (c-C s H„)Si(CH 3 X0-n.C s H, 7 )2, (c-CsHnJSi^HsXCKiHs)* (c-QHnJSifr-C+HsXC^Hsk 
(c-CeHaJS^c-CjHsXOCjHs^ (CjHs^CS^CHsXOCiHsXOCiHs^ (CjHshCS^CftXO-n-CsH^ ss 

^Hs^CSKCftXO-i-CsH^ (C^fcCSitCHsXO-n-^)* (C2H5)3CSi(CH3X0-i-C4H9)a (CzHsJsCSifCHsXO-t- 
(Wah (QHs^CS^XO-n-CtHuJz. ^HskCSifCHjXO-n-CaHtrk (QHs^CSifCHjXO-n-C^i^ 
(C 2 H5)CSi(C2HsX0C2H5)2, (C2H 5 )3CSi(n^3H 7 XOC 2 Hs)2, (C*H s )jCSifi.C 3 H 7 X0C 2 H5)2, 

(C 2 Hj)3CSi(n-C4H9X0C2Hs)2, (C^CSifl-QHjXCXiHsk (CzHsJsCSifS-^sXC^Hs)* 

(C 2 H 5 )3CSi(t-C4H9X0C2Hs)2. (C 2 H 5 )3CSi(n-CsH,,X0C2H5) 2 , (C 2 H s ) 3 CSi(c-C5H9X0C 2 Hs) 2 , 60 

(C^hCSifo-CsHuXOCjHsk (C 2 H 3 ) J CSi(c-CsH u X0C2Hs)2, ^CHs^CHs^KCHsXOC^ 
HfCHsJzCiCHjJrCSitCzHsXCK^HjH HXCHj^CHj^n-CjHTXOCzHs^ 
HtCHs^CHsJjCSKi-CsH^OC^)! H(CH,) 2 qCH3) 2 CSi(n-C4l^XOC 2 H5)2, H(CH3)2C(CH3)2C(CH3)Si(0-n- 
C 3 H 7 )2, HXCHj^CHjJjCS^CHsXO-i^H^ HXCHsJzC^CHsJ^^CHsXO-n-CtHa)^ 

JiXCHj^qCHj^CjHsXO-n-CaH^ (CHaMC^JCS^CHjXOQHs),, (CHaWCjHsJCSKCHjXO-n- 65 
C^WCHjHQHsJCSKCHjXO-n-C^Hs^ (CHjMC^sJCS^QHsXO-n-C^H,^ (CHjJsCS^OCzHs^ 
(CHjJjCS^O-n-CsH^ (CH&CSifO-i-C^,)* (01^^-0^9)9, (CH^KO-K^Js, (CH 3 )jCSi(0-t- 
C 4 H9) 3 , (CHaJjCSKO-n-CeHu),, (CH^CSKO-n-QH,^ (CHs^CSKO-n-CoH^ (CH 3 ) 2 (C 2 H5)CSi(OC 2 Hj) 3 , 
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(CH3>2(C 2 Hs)CSi(0-n-C3H7)3, (CHjMQjHsJCStfO-i-CjHj)}, (CHj^CiHsJCS^O-n-QHsK (CH 3 )2(C2H$)CSi(0-i- 
Ctffe)* (CHsKCiHsJCSKO-t-QHj)* (CHs^HsJCS^O-i-QsHnfe. (CH 3 )2(C 2 H5)CSi(0-n-CsH,7), 
(CH 3 MC2Hs)CSi(0-n-C 1 oH2i)j, (CFfcXCiHs^KOQHsk (CH3XC2H s ) 2 CSi(0-n-CjH7) J , (CHjXC^Hs^KO-i- 
CjH 7 )3, (CHjXC2H s )2CSi(0-ii-C4H 9 )j, (CHjXCjHs^itO-i-CiH,)!, (OijXC*Hs)2CSi(0-t-C«H 9 )3, 
(CHaXCjHsHCSltO-n-CeHH)!, (CH3XC2H 5 ) 2 CSi(0-n-G 1 Hi7)3. (CH3XC2H s )2CSi(0-ii-C,oH2t)3, 

H(CH 3 )2C(CH3)2CSi(OC2H s )3. ^CHjJACHsJ^O-n-CjH,)* H(CH 3 )2C(CHj)2CSi(0-i-C3H7)3, 

H(CH3)2C(CH3)2CSi(0-n-C4H 9 K HtCHjJACHs^KO-i-QHjk HCCHj^CHaJzCSKO-t-CiH,)!, 
HfCHa^CHjkCSKOn-CeHisk H(CH 3 ) 2 C(CH3)2CSi(0-n<iH l 7)3, HfCHs^C^^ifO-n-CioHi,)* 
(C%) J (3i(CH3XOC2H 5 XO-a-C3H,) k (CH3)3CSi(C^XOC2H5XO-n-C4H 9 X(C^ 
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In der Polymerisation von Propylen gemiB der vorliegenden Erfindung sind die Mengen der Komponenten 
(A), (B) und (Q, die verwendet werden sollen, nicht besonders beschrSnkt, solange die vorteilhaften Effekte der 
vorliegenden Erfindung erzieit werden. Allerdings kdnnen die folgenden Mengen im allgemeinen verwendet 
werden. Das Molverhaltnis der Komponente (B) zu der Utanverbindung der Komponente (A) kann im Bereich 
zwischen 0,001 und 10 000, vorzugsweise zwischen 1 und 1000, liegen. Das Molverhaltnis der Komponente (Q zu 5 
der Komponente (B) kann im Bereich zwischen 0,001 und 1000, vorzugsweise zwischen 0,01 und 10, noch 
bevorzugter zwischen 0-05 und 2 liegen. 

Polymerisation von Propylen 

10 

Die Polymerisation von Propylen zur Herstellung des Polypropylens mit niedriger Kristallinitlt gemaB der 
vorliegenden Erfindung kann unter Anwendung irgendwelcher Porymerisationstechniken durchgefuhrt werden, 
beispielsweise als Aufschllmmungspolymerisation unter Verwendung eines Kohlenwasserstoffldsungsmittels, 
als ldsungsmittelfreie Flussigphasenpolymerisation (Polymerisation in Masse), Ldsungspolymerisation und Poly- 
merisation in der Dampfphase. Im Fall einer Auf schlammungspolymerisation kdnnen aliphatische oder aromati- 15 
sche Losungsmittel, z. E Pentan, Hexan, Heptan, Cyclohexan, Benzol und Toluol oder Gemische der genannten, 
als Losungsmittel verwendet werden. Daruber hinaus kann die Polymerisation eine kontinuierliche Polymerisa- 
tion, eine Chargen-Polymerisation, eine Mehrstufen-Polymerisation oder eine Polymerisation, die den Schritt 
einer Vorporymerisation beinhaltet, sein. Die Polymerisationstemperatur kann im allgemeinen im Bereich zwi- 
schen 20 und 200° C, vorzugsweise zwischen 50 und 150°Q liegen. Der Polymerisationsdruck kann im Bereich 20 
zwischen A tmosph arendnick und etwa 300 kg/cm 2 , vorzugsweise zwischen Atmosphirendruck und 1 00 kg/cm 2 , 
sein. Wie bekannt ist, kann Wasserstoff bei der Polymerisation als Molekulargewichts-Modifikationsmittel 
eingesetzt werden. 

Die folgenden Beispiele erlautern die vorliegende Erfindung naher, sollen sie aber nicht auf diese beschranken. 
Die folgenden Verfahren und Apparaturen wurden zur Messung der physikalischen Eigenschaften der Poly- 25 
propylene, die in den Beispielen erhalten wurden, eingesetzt 

MFR 

Apparatur: Apparat zur Messung des SchmelzfluB-Index, hergestellt von Takara Co, Ltd. 30 
MeBverfahren gemaB JIS-K6758 

CXS 

MeBverfahren: eine Probe (etwa 5 g) wurde genau abgemessen und vollstandig in Xylol (300 ml) bei 140° C 35 
aufgeldst, dann wurde die Ldsung auf 23°C abgekuhlt und 12 Stunden stehengelassen. Danach wurde eine 
Filtration durchgefuhrt und die Feststoffmenge, die im Flltrat aufgelost war, wurde isoliert Das Gewichtsver- 
haltnis des isolierten Feststoffs zur Probe wurde bestimmt 

Diff erentiaJ-Scanning-Kalorimeter (DSC) 40 

Apparatur: DSC-2, hergestellt von PERKIN-ELMER Co, Ltd. 
MeBverfahren: eine Probe (etwa 5 mg) wurde in 3 Minuten bei 200°C geschmolzen, dann wurde die Temperatur 
mit einer Geschwindigkeit von lOg/min auf 30° C verringert Danach wurde die Temperatur mit einer Ge- 
schwindigkeit von lOg/min auf 200° C erhdht Auf diese Weise wurde eine Schmelzkurve erhalten; aus der 45 
Kurve wurde eine endotherme Hauptspitzentemperatur (Tmp) bestimmt 

Querfraktiomerungs-Chromatograph (CFC) 

Apparatur: Querfraktioniemngs-Chromatograph D150A, hergestellt von Mitsubishi Chemical Co* Ltd. 50 
MeBverfahren: eine Probe PolymerlSsung (LSsungsmittel: o-Dichlorbenzol) wurde einer Temperaturerhd- 
hungs-Eludonsfrakdonierung (TTtEF) zugefOhrt, wobei die Temperatur der Losung in 24 Stunden von 0°C auf 
140°C erhfiht wurde. Auf diese Weise wurde eine Elutionskurve erhalten und daraus das Gewichtsverhaltnis der 
bei einer Temperatur von unter 80°C eluierten Polymerfraktion zu dem Gesamtpolymer bestimmt 

13 C-NMR 

Apparatur: GSX-270, hergestellt von JEOL LTD. 
MeBverfahren: das Protonen-Entkopplungsverfahren wurde bei einer MeBtemperatur von 130°C unter Ver- 
wendung von o-Dichlorbenzol/schweres Benzol als Losungsmittel durchgefuhrt, wobei das Gewichtsverhaltnis so 
der mcumm-Komponente zu dem Gesamtpolymer bestimmt wurde. 

Beispiel 1 

Herstellung von Komponente (A) 65 

200 ml dehydratisiertes und deoxidiertes n-Heptan wurden in einen ausreichend mit Stickstoff gespuhen 
Kolben gefullt, dann wurden 0,4 Moi MgCb und 0,8 Mol TifO-n-QH*) zur DurchfOhrung der Reaktion bei 95°C 
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fur 2 Stunden geffillt Nach Beendigung der Reaktion wurde die Temperatur des Systems auf 40° C verringert 
Danach wurden 48 ml Methyihydropofysiloxan (20 Centistoke) in den Kolben gegeben, urn eine Reaktion fiber 
3 Stunden durchzufuhren. Die resultierende feste Komponente wurde mh n-Heptan gewaschen. 

Als nSchstes wurden 50 ml n-Heptan, das in der gleichen Weise wie oben gereinigt worden war, in einen in 
ausreichender Weise mit Stickstoff gespulten Kolben eingefuhrt, danach wurden 0,24 Mol auf Mg-Atombasis, 
der obigen synthetisierten f esten Komponente in den Kolben gegeben. Danach wurden 0,4 Moi SiCU mit 25 ml 
n-Heptan vermischt; das Gemisch wurde Qber einen Zeitraum von 30 Minuten bei 30°C in den Kolben eingelei- 
tet, und das Gemisch wurde bei 70°C 3 Stunden lang reagieren gelassea Nachdem die Reaktion beendet war, 
wurde das Reaktionsprodukt mit n-Heptan gewascheiL Danach wurden lfi ml (GHbkCSitCHi) (OCiHsh als 
Siliriumverbindung in den Kolben gegeben, so daB das Reaktionsprodukt damit in Kontakt gebracht wurde. 
Nachdem der Kontakt hergestellt worden war, wurde das resultierende Produkt ausreichend mit n-Heptan 
gewaschen, wobei eine Komponente (A) erhalten wurde, die Magnesiumchlorid als Hauptkomponente enthielt 
Der Titangehalt in der Komponente (A) war 23 Gew.-%. 

Polymerisation von Polypropylen 

500 ml ausreichend dehydratisiertes und deoxidiertes n-Heptan, 125 ml Triethylaluminium als Komponente 
(B), 203 mg (CH3>3CSi(CH3) (OCjHsh als Komponente (C) und 15 mg der oben hergestellten Komponente (A) 
wurden in einen Stainless-Steel-Autoklaven mit einem Innenvolumen von 1,5 Liter, der mit einem Rfihrer und 
einem Thermostaten ausgestattet war, gegeben. Danach wurden 60 ml Wasserstoff in den Autoklaven eingelei- 
tet, und es wurden Temperatur und Druck des Systems zur Durchf uhrung der Polymerisation von Propylen 
unter den folgenden Bedingungen erhdht: Porymerisationsdnick = 5 kg/cm 2 G, Polymerisationstemperatur = 
75°C und Polymerisationszeit = 2 Stunden. Nach Beendigung der Polymerisation wurde die resultierende 
Polymer-Aufschlammung einer Filtration unterzogen, um das Polymer abzutrennen. Danach wurde das Polymer 
getrocknet Als Resultat wurden 289,5 g Polymer erhalten. Aus dem FUtrat wurden 0,48 g Polymer erhalten. Das 
erhaltene Polymer hatte eine MFR von 4,5 g/10 min, eine Xylol-L5sUchkeit(CXS) bei23°C von 23 Gew.-%, eine 
Spitzentemperatur (Tmp) von 160,1°C auf einer Schmelzkurve, die durch DSC erhalten wurde, bei einer 
Temperatur von unter 80° C eine ehrierte Menge von 0,52 Gew.-%, gemessen durch CFC, und eine isotaktische 
Pentad-Fraktion (mmmra) von 96,0%, gemessen durch NMR 

Beispiel 2 

Herstellung von Komponente (A) 

100 ml dehydratisiertes und deoxidiertes Toluol wurden in einen in ausreichender Weise mit Stickstoff gespul- 
ten Kolben gegeben, dann wurden 20 g Mg(OEt>2 unter Herstellung einer Suspension in den Kolben eingeffihrt 
Danach wurden 60 ml TiCU in den Kolben gegeben und die Temperatur des Systems von Raumtemperatur auf 
90° C erhdht Danach wurden 33 ml Cellosolvacetat in den Kolben eingeleitet und die Temperatur auf 100°C 
erhdht, um dann eine 3-stfindige Reaktion durchzufuhren. Nachdem die Reaktion beendet war, wurde das 
Reaktionsprodukt ausreichend mit Toluol gewaschen. Danach wurden 100 ml TiCU und 100 ml Toluol in den 
Kolben eingeleitet, um eine 3-stfln<fige Reaktion bei 1 10°C durchzufuhreiL Nachdem die Reaktion beendet war, 
wurde das Reaktionsprodukt ausreichend mit n-Heptan gewaschen. 

Als n&chstes wurden 50 ml n-Heptan, das in der gleichen Weise wie oben gereinigt worden war, in einen in 
ausreichender Weise mit Stickstoff gespulten Kolben gegeben; dann wurden 5 g der oben genannten syntheti- 
sierten f esten Komponente, 0,5 ml Divinykfimethylsilan, 1,1 inlp-C^z^KO^Hsfcund^ gAlfc-C^ufcmden 
Kolben gegeben, wo sie bei 50° C 2 Stunden lang miteinander in Kontakt gebracht wurden. Danach wurde das 
resultierende Produkt in ausreichender Weise mit n-Heptan unter Herstellung einer Komponente (A) gewa- 
schen. D er Titangehalt der Komponente (A) war 2fi Gew.-%. 

Polymerisation von Propylen 

Die Polymerisation von Propylen wurde in der gleichen Weise wie im Beispiel 1 durchgefuhrt, auBer daB die 
Polymerisationstemperatur in 85° C geandert wurde, und daB 27,0 ml (CH 3 )3CSi(CH3) (O-n-QHsfc als Kompo- 
nente {Q verwendet wurden. Das Resultat war, daB 30 1 J g Polymer erhalten wurden. Aus dem Filtrat wurden 
0,66 g Polymer erhalten. Das Polymer hatte eine MFR von 6,2 g/10 min, eine Xylol-L6slichkeit (CXS) bei 23°C 
von 3,7 Gew.-%, eine Spitzentemperatur (Tmp) von 157*C auf einer Schmelzkurve, die durch DSC eihalten 
worden war, eine bei einer Temperatur von unter 80*C ehrierte Menge von 0,67 Gew.-%, gemessen durch CFC, 
und eine isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) von 96,0%, gemessen durch NMR. 

Beispiele3bis5 

Unter Verwendung der festen Katalysatorkoraponente (Komponente (A)) von Beispiel 1 wurde dieselbe 
Polymerisation wie in Beispiel 1 durchgefuhrt, auBer daB SiUdumverbindungen, wie sie in Tabelle 1 dargestellt 
sind, als die Komponente (C) verwendet wurden. Die Resultate sind in Tabelle 1 aufgefuhrt 

Vergleichsbeispiel 1 

Es wurde eine feste Katalysatorkomponente in der gleichen Weise wie in Beispiel 1, auBer daB 
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(CH3>3CSi(CH3) (QCiHsh als Komponente (A2) nicht eingesetzt wurde, hergestellt Die Polymerisation wurde in 
der gleichen Weise wie in Beispiel 1 durchgefuhrt Das Resultat war, daB 168,6 g Polymer erhalten wurden. Aus 
dem Filtrat wurden 1,10 g Polymer erhalten, Das erhaltene Polymer hatte eine MFR von 7,8 g/10 min, eine 
Xyfol-L5slichkeit (CXS) bei 23°C von 6,7 Gew.-%, bei einer Schmelzkurve, die durch DSC erhalten wurde, eine 
Spitzenteraperatur (Tmp) von bei einer Temperatur von unter 180°C eine eluierte Menge von s 

3,5 Gew.-%, gemessen durch CFQ und eine isotaktische Pentad-Fraktion (mm) von 92,0%, gemessen durch 
NMR, 



Vergleichsbeispiel 2 

Unter Verwendung der festen Katalysatorkomponente (Komponente (A)) von Beispiel 1 wurde dieselbe *° 
Polymerisation wie in Beispiel durchgefQhrt, auBer daB die Komponente (Q (CHjJsCSiCCHsXOCzHs^ nicht 
verwendet wurde. Das Ergebnis war, daB 234,6 g Polymer erhalten wurden. Aus dem Filtrat wurden 1,20 g 
Polymer erhalten. Das erhaltene Polymer hatte eine MFR von 6,6 g/10 min, eine Xyiol-LSsfichkeit (CXS) bei 
23°C von 5,5 Gew.-%, bei einer Schmelzkurve, die durch DSC erhalten wurde, eine Spitzentemperatur (Tmp) 15 
von 154,8° Q bei einer Temperatur von unter 180°C eine eluierte Menge von 3J50 Gew.-%, gemessen durch CFQ 
und eine isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) von 93,0%, gemessen durch NMR. 

Vergleichsbeispiel3 

20 

150 ml dehydratisiertes und deoridiertes n-Heptan wurden in einen ausreichend mit Stickstoff gespulten 
Kolben gegeben, danach wurden 60 ml HCU in den Kolben geleitet Andererseits wurden 120 ml n-Heptan und 
9,5 g Diethyialuininiumchlorid in einen Tropftrichter gef uilt Der Kolben wurde auf - 10° C gekuhlt; und Diethy- 
laluminiumchlorid wurde tropf enweise fiber einen Zeitraum von 3 Stunden aus dem Tropftrichter zu dem Inhalt 
des Kolbens gegeben. Die Reaktion wurde fur eine weitere Stunde bei - 10°C ablaufengelassea Die Tempera- 25 
tur des Systems wurde dann fiber 1 Stunde auf 65°C erhoht und die Reaktion ffir eine weitere Stunde ablaufen- 
gelassen. Nachdem die Reaktion beendet war, wurde das Reaktionsprodukt in ausreichender Weise mit n-Hep- 
tan gewaschen, wobei eine feste Titantrichlorid-Zusammensetzung erhalten wurde. 

Als nichstes wurde eine gemischte L5sung aus 250 ml n-Heptan und 100 ml Diisoamylether zu der oben 
erhaltenen Titantridilorid-Zusammensetzung gegeben, um eine 1-stfindige Reaktion bei 35° C durchzuffihren, 30 
Nachdem die Reaktion beendet war, wurde das Reaktionsprodukt in ausreichender Weise mit n-Heptan gewa- 
schen. Danach wurde eine gemischte Losung aus 250 ml n-Heptan und 120 ml T1CI4 fur 2 Stunden bei 65°C mit 
dem obigen Reaktionsprodukt in Kontakt gebracht Nachdem die Reaktion beendet war, wurde das Reaktions- 
produkt in ausreichender Weise mit n-Heptan unter Erhalt einer festen Katalysatorkomponente gewaschen. 

35 

Polymerisation von Propyien 

500 ml ausreichend dehydratisiertes und deoxidiertes n-Heptan, 500 mg Diethylaluminiumchlorid und 50 mg 

der oben hergestellten festen Katalysatorkomponente wurden in einen Stainless-Steel-Autoklaven mit einem 

Innenvolumen von 1,5 liter, der nrit einem Rfihrer und einem Thermostaten ausgestattet war, gegeben. Dann 40 

wurden 350 ml Wasserstoff in den Autoklaven geleitet und die Temperatur und der Druck des Systems wurden 

zur Durchfuhrungder Polymerisation von Propyien unter den folgenden Bedingungen erfadht: Polymerisations- 

druck - 5 kg/cm 2 G, Polymerisationstemperatur « 65°C und Polymerisationszeit - 2 Stunden, Nachdem die 

Polymerisation beendet war, wurde die resultierende Polymer-Aufscfalammung zur Abtrennung des Polymeren 

einer Filtration unterzogen; danach wurde das Polymer getrocknet Das Ergebnis war, daB 79,7 g Polymer 45 

erhalten wurdea Aus dem Filtrat wurden 23 g Polymer erhalten. Das erhaltene Polymer hatte erne MFR von 

8,1 g/10 nun, eine Xylol-LSsIichkeit (CXS) bei 23° C von 3,4 Gew.-%, bei einer durch DSC erhaltenen Schmelz- 

tarveeme Spitzentemperatur (Tmp) von 159,8 0 C, eine bei einer Temperatur von unter 80° C eluierte Menge von 

xtIS* °' S emcssen durch CFC und eine isotaktische Pentad-Fraktion (mmmm) von 91,5%, gemessen durch 
NMR. 

Die Resultate der obigen Beispiele und VergleichsbeispieiesindinTabelle 1 aufgefuhrt 
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Bei- 
spiel 
Nr. 


Konponente 
(Al) 
{Mcnge) 


Komponente 
(C) 
(Menge) 


Polymer- 
ausbeute 


HFR 
g/10 mill 


cxs 

Gew.-% 


Tmp 


Menge 
(CPC, 
unter 

ao'o 










Gew.-% 


•c 


Gew.-% 


% 


t 

Bsp. 1 


Bu OEt 

/ \ 

Me OEt 


t-3u OEt 

\' 

/ \ 
Me OEt 
(20.flm 


289,5 

* • 




2,8 


160,1 


0,62 


96,0 


i 

Bsp. 2 


•Pt OBt 

\/ 

/ \ 

i-?r OEt 


t.3tt 0a-3u 301 ' 7 

Me' 0n-3u" 
(2T.0md 


6,2 


3,7 


157,3 


0,67 


96,0 


Bsp. 3 


-3u OEt 
Me OEt 

asni 


t-Bu Oo-CtHiJ 283 ' 4 

\ / 1 

Si 

/ \ 1 
n-Pr Oh-CiHit 
07 Joe} 


4,1 


3,2 


157,6 


0,64 


95,0 


Bsp. 4 


.•Bu OEt 

\ s \ 

M* OEt 


cCjH» OEti 

c-CsHs OEt 
(26.8m 


255,7 


4,3 


3,0 


158,6 


0,61 


95,0 


Bsp. 5 


;-Bu OEt 

'/ \ 

Me OEt 

(1.6ml] 


t-3u OEt 

X 

o-CdTo 01 


243,8 

:t 
r) 


5,8 


3,2 


158,0 


0,71 


95,0 


Vgl.- 
Bsp. 1 




t-Bu OEt 

X 

(20 


168, 6 


7.8 


6,7 


152,5 


3,5 


92,0 


Vgl.- 
Bsp. 2 


t-Bu OEt 
Si 

OEt 
ft.6eil 




234,6 


6,6 


5,5 


154,8 


3,5 


93,0 


Vgl.- 
Bsp. 3 






79,7 


8,1 


3,4 


159,8 


5,1 


91,5 
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Patentanspruche 

1. Polypropylenharz, das die folgenden physikalischen Egenschaften hat: 

(1) eine FtieBfahigkeit (MFR) von 0,1 bis 1000 g/10 min, gemessen bei 230°C unter einer Belastung von 
2,16 kg; 

(2) bei 23° C eine Xyiol-L5sUchkeit (CXS) von 03 bis 5,0 Gew.-% ; 

(3) eine endotherme Hauptspitzentemperaturfrmp) von 153-163°(; wie sie an einer Schmelzkurve 
bestimmt wird, welche mit einem Differential-Scanning Kalorimeter (DSC) gemessen wurde; 

(4) bei einer Temperatur von unter 80°C eine eluierte Menge von Qfll bis 3,0 Gew.-%, gemessen mit 
einem Querfraktionierungs-Chromatograph (CFC); und 
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(5) eine isotaktiscfae Pentad-Fraktion (mmmm) von 92,0 bis 98,0 Gew.-%, gemessen durch l3 C-NMR 
2. Verfahren zur Herstellung eines Polypropyienharzes nach Anspruch 1, das den Scfaritt eines Potymerisie- 
rens von Propylen in Gegenwart eines Katalysators umfaBt, welcher die Korabination der folgenden 
Komponenten (A), (B) und (C) enthalt: 

Komponente (A): eine feste Katalysatorkomponente, die durch Inkontaktbringen einer Komponente (Al), 5 
welche eine feste Komponente ist, die Titan, Magnesium und em Halogen als essentielle Komponenten 
enthalt, mit einer Komponente (A2% welche eine Komponente aus einer SQidumverbindung ist, die durch 
die allgemeine Forrael R^-mSiCOR 3 )!!! (in der R l eine verzweigtkettige aliphatische Kohlenwasserstoff- 
gruppe ist oder eine cyclische aliphatische Kohlenwasserstoffgruppe ist; R 2 eine Kohlenwasserstoffgruppe, 
die dieselbe wie R 1 oder von dieser verschieden ist, oder eine ein Heteroatom enthaitende Kohlenwasser- io 
stoffgruppe ist; R 3 eine Kohlenwasserstoffgruppe mit zwei oder mehr Kohlenstoffatomen ist, und 1 < m < 
3)dargestelltwird; 

Komponente (B): eine Komponente aus einer Organoaluminiumverbindung; 

Komponente (Qt eine Komponente aus einer Siliciumverbindung, die durch die allgemeine Formel 
R 4 4- n Si(OR 5 )n (in der R 4 eine Kohlenwasserstoffgruppe ist, R 5 eine Kohlenwasserstoffgruppe mit 2 oder is 
mehr Kohlenstoffatomen ist, und 1 <> n £ 4) dargestellt wird. 
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